










































は，真空の到達圧力が 1×10-8 Pa と低く，残留ガスに汚染されない清浄な試料を長時間保てる
ことにある。その様な装置を製作し，維持・運用できたことが，きれいな実験結果が得られた
ことに繋がっていると評価できる。 




の 2~6 量体の幾何学的構造，振動数，赤外吸収強度についてまとめられ，H2O クラスターの
結果も合わせて先行研究と比較検討を行い，計算結果の妥当性を考察している。さらに




 第 5 章では希ガス凝縮層中の D2O クラスターの結果が述べられている。5.1 節では，まず始
めにArマトリックス中のD2Oで観測される赤外吸収ピークの帰属を先行研究と比較しながら
確認している。特に 6 量体については，先の量子化学計算の結果と合わせて，cage 型構造を
持つ 6 量体による吸収ピークが現れていると結論している。さらに，希ガスマトリックス中の
D2O 濃度を変えると，クラスターサイズ分布が変化し，D2O が濃い系で現れるピークが 7 量
体に由来することを計算結果との対比から導き出している。 
 5.2 節は本論文の核心となるところで，マトリックスの中でクラスターのサイズが成長する


















 5.3 節では，Ar と D2O の混合気体を速度を変えて凝縮した時のクラスターサイズの分布の
違いを測定し，凝縮時のクラスター形成機構を検討している。凝縮速度を 10-3 ~ 10 mmol/h の
広い範囲で変えたとき，増加に伴って，2 量体は増え，3 量体はほぼ変化せず，4~6 量体は減
少する傾向を見いだした。この結果は，１）上記の凝縮速度の範囲では凝縮熱による温度上昇
は拡散の促進に繋がるほどではないことを示しており，また２）凝縮速度が増加すると前節で
示した単量体と 2 量体の拡散時間が短くなり，4~6 量体の形成が阻害されることで説明されて
いる。 
 5.4 節は，マトリックス種を Ne, Ar, Kr, Xe と変えたときに生じる， 2~6 量体の水素結合に
関与する OD 伸縮の振動数のシフトを実験的に明らかにしている。マトリックス中の二原子分




きさ）が 2, 3, 4 量体に比べて大きいことを発見した。2, 3, 4 量体はその幾何学的構造から，同
数のマトリックス分子を結晶格子をゆがめることなく置換できるが，5 量体は幾何学的にそれ
はできず，また 5 角形構造も平面から少し折曲がった構造を取ることにより，周囲の歪みから
の影響が大きくなっているという解釈を示している。２）Xe マトリックス中の 2, 3 量体には，
Tc1/2に対する線形性からはずれたピークが存在することを発見した。これは，他の希ガス分子




 第 6 章では，D2O-CH4複合体の構造を述べている。まず，Ar, D2O, CH4 の混合気体を凝縮
した試料で見られるD2Oの回転を伴う逆対称伸縮振動ピークにD2O-CH4複合体に起因するシ
フトを示すピークを見つけ，D2O-CH4複合体の存在を確認した。さらに，D2O の D が水素結




は現れず，これをもって WD 構造を取ると結論している。 
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